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Abstract (Basic): DE 19950835 A1 



NOVELTY - Anisotropic magnetic powder based on a RFeB alloy is made 
by forming R2Fe14BHx (x=atomic ratio of H), from R2Fe14B matrix phase 
at below 600 degrees C; forming a mixture of RH2, Fe and Fe2B from 
R2Fe14BHx, in which additional Fe2B phases have good agreement with 
original crystallographic orientation; desorbing and forming finely 
ground microstructure from RFeB phase using reverse phase conversion. 
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USE - In the manufacture of magnets. 

ADVANTAGE - The powder has high coercive strength. 
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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag gern. § 44 PatG ist gestellt 

(§) Herstellungsverfahren fur ein anisotropes Seltenerdmagnetpulver 

® Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Herstel- 
lungsverfahren bereitzustellen, durch das sich mit einem 
einfachen Herstellungsablauf ein Magnet aus einer aniso- 
tropen Legierung auf NdFeB-Basis herstellen laBt, der ein 
hones Anisotropieverhaltnis und eine hohe Koerzitivkraft 
aufweist. 

Das erflndungsgemaSe Herstellungsverfahren ist da- 
durch gekennzeichnet, daB es aus einem ersten Hydrie- 
rungsvorgang, einem zweiten Hydrierungsvorgang und 
einem Desorptionsvorgang besteht. 

Bei dem ersten Hydrierungsvorgang wird bei einer nied- 
rigenTemperatur ein Hydrid erzeugt, das bei der Phasen- 
umwandlung bendtigten Wasserstoff vorab speichert. 
Danach lauft derzweite Hydrierungsvorgnag bei einer er- 
hohten Temperatur gleichmaSig unter einer moderaten 
Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung ab 
, und wird aus dem Hydrid ein Gemisch aus NdHj, Fe und 
Fe 2 B erzeugt, wobei sich aufterdem eine gute Uberein- 
stimmung der kristallographischen Orientierung der 
Fe 2 B-Phase mit der ursprunglichen kristallographischen 
Orientierung der Nd 2 Fe 14 B-Matrixphase ergibt. Bei dem 
sich ansch lie fcenden Desorptionsvorgang wird unter gu- 
ter Ubereinstimmung mit der ursprunglichen kristallogra- 
phischen Orientierung der Fe 2 B-Phase eine feinkdmige 
Mikrostruktur aus Nd 2 Fe 14 BH x mit einem bezogen auf die 
kristallographische Orientierung hohen Grand an Aus- 
nchtung erzeugt. Durch das erfindungsgemaBe Herstel- 
lungsverfahren ergibt sich durch eine Rekombination des 
Gemisch s wahrend der ... 
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Beschieibung 

Die Erfioduog beziebt auf ein HersteUungsverfahren ftir cin anisotropes Seltenerdmagnetpulver. 

Ein Sellenerdmagnet, der vorwiegend aus einem Seltenerdelement, Bor und Eisen besteht findet aufgrund seiner her- 
5 vorragenden magnetischen Eigenschaften wie etwa Koerzitivkraft und Remanenz weite Verbreitung. 

Seltenerdmagnetpulver, die gute magnetische Eigenschaften aufweisen, kdnnen durch Hydrierung bei einer erhdhten 
Temperatur von 750°C-950°C bergestelit werden, wobei in dem Seltenerdraagnet als Ausgangsmaterial durch Wasser- 
stoffabsorption eine Phasenumwandlung und durch eine sich anschlieBende Wasserstoffdesorption eine Umkehrphasen- 
umwandlung induziert werden. 
10 Allgemein ausgedrtickt lassen sich die magnetischen Eigenschaften anhand der Koerzitivkraft, der Remanenz und 
dem maximalen Energieprodukt beuneilen. Die Koerzitivkrafl hangt von der KorngrBBe der Magnctlcgierungsmikro- 
struktur ab. Eine feine Korngr5Be kann die Koerzitivkraft verbessern. Die Remanenz hSngt dagegen von der Ausrichtung 
der kristallographischen Kornorientierung ab. Ein hohes MaB an Ausrichtung erh6ht die Remanenz. Eine \ferbesserung 
sowohl der Koerzitivkraft als aucb der Remanenz ergibt ein hohes maximales Energieprodukt. 
is Die Erfinder definieren dabei die Anisotropic als ein Anisotropieverhaltnis Br/Bs von mehr als 0,8, wobei nut Bs die 
Sattigungsinduklivitat, die gleicb 16 kG ist, und mit Br die Remanenz gemeint ist. Ein Br/Bs- Verhaltnis von eins zeigt 
perfekte Anisotropic Ein Verhaltnis von 0,5 zeigt ideale Isotropic. Ein tatsacblicher Magnet weist ein mittleres \erhalt- 
nis zwischen 0,5 und 1 ,0 auf. Bei mehr als 0,8 wird der Magnet als anisotroper Magnet definiert. Bei weniger als 0,6 wird 
er als isotroper Magnet definiert. Bei 0,6 bis 0,8 wird er ein schwach anisotroper Magnet genannt Daneben erfordert die 
20 praktische Anwendung, daB Magneten eine Koerzitivkraft von mehr als 9 kOe aufweisen. 

Herstellungsverfahren zur Verbesserung der magnetischen Eigenschaften von Magneten sind in den folgenden Patent- 
schriften offenbart 

In der japanischen Auslegeschrift (Kokoku) Nr. 7-110965 ist ein Herstellungsverfahren offenbart, das durch eine Was- 
serstofrwarmebehandlung gekennzeichnet ist, die eine Hydrierung und eine sich anschlieBende Desorption umfaBt Nach 

25 dieser Patentschrift wird das Ausgangsmaterial durch einen Vorgang hergestellt, bei dem eine Legierung auf RFeB-Basis 
geschmolzeo, zu einem GuBblock gegossen, zu Pulver zerkleinert und zu einem Block gesintert oder gepreBt wird. Dann 
wird unter einem hohen Wasserstoffdruck eine grofie Menge an Wasserstoff in dem Block gespeichert. Nach einer Er- 
warmung auf eine Ifemperatur von 600°C bis 1000°C erfolgt eine Hydrierungsreakuon, die von einer Phasenumwand- 
lung einer einzigen R^e^-Phase zu einem Gemisch aus RH 2 , Fe und Fe2B begieitet wird. AnschlieBend erfolgt eine 

30 Desorption sreaktion zur Erzeugung einer Rekombinationsphase, die von einer Umkehrumwandlung begieitet wird. 

Dabei best eh I jedoch insofern ein Nachteil, als eine inhomogene Phase auftritt, die mit feinen Kornern und groben 
Kornern durchmischl ist, da die Phasenumwandlung nur in einem Teilbereich stattfindeL Diese inhomogene Phase ruft 
zu hohe EinbuBen an Koerzitivkraft bervor, als daB der Magnet praktische Verwendung finden konnte. Daruber hinaus isl 
es nicht zufriedensteilend, daB dieses Herstellungsverfahren zu einem Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,7 fiihrt. 

35 In der japanischen Auslegeschrift (Kokoku) Nr. 7-68561 ist eine verbesserte Wasserstoffwarmebehandlung offenbart, 
bei der zunachst ein GuBblock aus einer NdFeB-Legierung erzeugt wird, dann ein von einer Phasenumwandlung beglei- 
teter Hydrierungsvorgang erfolgt, bei dem bei einer Tbmperauir auf 500°C bis 1000°C unter einem Wasserstoffdruck von 
mehr als 10 Torr (1,0 Torr = 1,3 x 10 2 Pa) erwarmt wird, und dann ein von einer Umkebrphasenumwandlung begleiteter 
Desorptionsvorgang erfolgt, bei dem bei derselben Temperatur unter Vakua von weniger als 10" 1 Torr erwarmt wird. 

40 Dieses Herstellungsverfahren erzeugt eine rein rekristallisierte Mikrostruktur, die aufgrund der Phasenumwandlung 
und der sich anschlieBenden Umkehrphasenumwandlung eine hohe Koerzitivkraft ergibt AUerdings wird ein Magnet- 
pulver erhalten, das ein schlechtes Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,67 aufweist Das bedeutet, daB sich mit der von 
der Phasenumwandlung und der sich anschlieBenden Umkehrphasenumwandlung begleiteten Wasserstoffwarmebehand- 
lung kein ani sotropes Magnetpul ver mit einem hohen Anisotropieverhaltnis von mehr als 0,80 herstellen laBL 

45 Die in der Patentschrift Nr. 7-6856 1 angegebenen Erfinder baben im Laufe ihrer Arbeit weitere Fbrtschritte erzielt und 
es gelang ihnen, ein hervorragendes anisotropes Magnetpulver mit einem hoheren Anisotropieverhaltnis zu erzielen und 
mehrere fortgeschrittene Herstellungsverfahren zu er finden. 

Am Anfang stehen die japanischen Offenlegungsschriften Nr. 3-129703 (1991) und Nr. 4-133407 (1992). In diesen 
Schriften ist offenbart, daB wenn eine Legierung auf NdFeB-Basis, die eine groBe Menge des Elements Kobalt (Co) und 

50 geringfugig zusatzliche Elemente wie Galh'um (Ga), Zirkonium CZr), r iltan CH), Vanadium (V) usw. enthalt, der obenge- 
nannten Wasseistofrwarmebehandlung unterzogen wird, ein Anisotropiverhaltnis von bis zu 0,75 erhalten werden kann. 
Demnach ergibt sich eine Verbesserung des Ani sotropie verhaltnisses, wobei jedoch ein erhebiicher Nachteil darin be- 
steht, daB die groBe Menge des Elements Co in Hinblick auf das Magnetpulver hohe Kosten mit sich bringt, da das Ele- 
ment Co sehr teuer isL 

55 Dieses Kostenproblem versuchen die japanischen Offenlegungsschriften Nr 3-129702 (1991) und Nr. 4-133406 
(1992) zu lOsen. In diesen Schriften ist offenbart, daB wenn Legierungen auf NdFeB-Basis, die geringfilgig zusStzliche 
Elemente wie Ga, Zr, Ti, V ohne das Element Co enthalten, der obengenannten WassemofTwarmebehandlung unterzo- 
gen werden, das Anisotropieverhaltnis kaum eine Verbesserung zeigt. Die Verbesserung der Anisotropic ist unzurei- 
chend, da sich ein Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,68 ergibt 

60 Wenn die obengenannte WasserstofrVarmebehandlung bei der Massenfertigung Anwendung findet, besteht femer 
eine entscheidende Hiirde darin, die Temperatur der Wasserstoffreaktion zu steuern, da die durch die exotherme oder eu- 
dotherme Reaktion erzeugte Warmemenge proportional zu dem Produktionsvolumen ist Eine Abweichung der Heiz- 
temperatur vom Optimum verschlechtert die Anisotropie von Magnetpulvem erheblich. Um bei der Massenfertigung die 
der exothermen oder endothermen Reaktion zuzuschreibende Verschlechterung der Anisotropie zu verhindern, meldeten 

65 dieselben Erfinder die folgenden funf Erfindungeo an. Die japanischen Offenlegungsschriften Nc 3- 146608 (1991) und 
Nr. 4-17604 (1992) ofifenbaren zunachst ein Massenfertigungsverfahren, bei dem eine Legierung auf RFeB-Basis oder 
eine Legierung auf RFeCoB-Basis zusammen mit einem Warmespeichermaterial in die Kammer gegeben wird. Bei die- 
sem Verfahren ergibt sich jedoch nur ein Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,69, was weit unter dem gewtinschten 
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Anisotropieverhaltnis von mehr als 0,80 licgt Somit crfullt dieses Verfahren nicht das Erforderais zur Verbesserung der 
Anisotropic einer RFeB-Legierung. 

Die spater angemeldete japanische OfTenlegungsschrift Nr. 5-163509 (1993) offenbart ein weiter fortgeschrittenes 
Verfahren, bei der GuBblocke auf Basis von RFeB oder RFeCoB homogenisiert und zu Pulver init gleichmaBiger 'leil- 
chengroBe zerkleinert werden. Dieses Verfahren ergibt jedoch ebenfalls nur ein Anisotropieverhaltnis von hochstens 5 
0,74, was bedeutet, daB sich nur eine geringe Verbesserung der Anisotropic einstellL 

Darttber hinaus ist in der japanischen Offenlegungsschrift Nr. 5-163510 (1993) ein weiter fortgeschritienes Verfahren 
offenbart, bei der GuBblocke auf Basis von RFeB oder RFeCoB der Wasserstoffwarmebehandlung in einem rohrenfor- 
niigen Vaknumafen unterzogen werden. Auch dieses Verfahren ergibtein Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,74, was 
nicht zuftiedenstellend isL 10 

In der japani schen Ofifenlegungsschrifl Nr. 6-3024 12(1 994) ist eine andere Technik offenbart, bei der der Wasserstoff- 
druck wahrcnd der Wasserstoffwarmebehandlung von RFeB- oder RFeCoB-GuBbldcken steigi und sinkt. Durch dieses 
Verfahren ergibL sich jedoch nur ein Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,76. Auch dieses Verfahren ist nicht ausrei- 
chend. 

Es isi offensichtlich, daB die obengenannten Druckschriften kein Herstellungs verfahren offenbaren, mil dem sich eine 15 
ausreichend hohe Anisotropie erzielen laBt. \fon daher meldeten die Erfinder eine aufwendigere Technik an, die in der 
Offenlegungsschrift Nr. 8-288113 (1996) beschrieben ist, wonach bei RFeB- oder RFeCoB-GuBbLocken die obenge- 
nannte Wasserstoffwarmebehandlung durchgefuhrt wird und anschlieBend eine ahnliche Wasserstoffwarmebehandlung 
wiederhoit wird, die eine Hydrierung unter einem Wasserstoffdruck von 1 Torr bis 760 Torr ( 1 ,0 Torr = 1 3 x 10 2 Pa) bei 
einer niedrigen Temperatur von weniger als 500°C und anschlieBend eine Desorption unter Vakuum bei einer Temperatur 20 
von 500°C bis 1000°C umfafiL Durch diese Technik wird aufgrund einer Zunahme von inneren Spannungen oder intex- 
granularem RiB einer Nd^FeuB-Matrixphase sowie einer R-reichen Phase oder B-redchen Phase, die sprode gemacbt 
werden, die Anisotropie verbessert Dieses Nferfahren fuhrt zu einem Anisotropieverhaltnis von bis zu 0,84, womit das 
gewiinschte Anisotropieverhaltnis von mehr als 0,80 uberschritten wird. Jedoch bendtigt dieses Verfahren aufgrund der 
zweimaligen Wasserstoffwarmebehandlung eine zu lange Vferarbeitungszeit. Mit anderen Worten ist dieses Verfahren zu 25 
aufwendig, urn eine Massenfertigung durebzufuhren. 

In der japanischen Offenlegungsschrift Nr. 10-041113 (1998) ist ein weiteres aufwendiges Verfahren offenbart, bei 
dem RFeCoB-GuBblocke auf halbem Weg der Wasserstoffwarmebehandlung, nachdem Wasserstoff durch Argongas er- 
setzt wurde, rasch abgekiihlt und danach wieder unter einer Wasserstoffatniosphare erwarml werden, damit eine Wasser- 
stoffabsorption erfolgt, auf die eine Wasserstoffdesorption folgt. Dieses Verfahren ist durch die Ausbildung einer R(Fe- 30 
CoM)2-Phase gekennzeichnet, wobei sich jedoch nur ein Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,69 erzielen laBt, weswe- 
gen auch dieses Verfahren nicht ausreichend ist. 

In der japanischen Offenlegungsschrift Nr. 10-259459 (1998) ist ein noch aufwendigeres Verfahren offenbart. bei dem 
bei RFeCoNiB-GuSblocken nach der Wasserstoffwarmebehandlung durch eine GuBtechnik und die Abkiihlgescbwin- 
digkeit die Matrixphase und die Ausscheidungsphase aufwendig entiang von Komgrcnzen gesteuert werden. Dieses Vfer- 35 
fahren ergibt ein Anisotropieverhaltnis von hochstens 0,80. Jedoch ist dieses Verfahren zu schwierig, um mit der her- 
kommlichen GuBtechnik eine Massenfertigung durchzufdbren. 

Kurzlich stellten die angesprochenen Erfinder fest, daB die Hinzugabe von elwa 0,1 Atom-% Magnesium (Mg) eine 
beachtliche Wirkung auf die Anisotropie von durch die Wasserstoffwarmebehandlung hergestelltem Magnetpulver haL 
Dies ist in der japanischen Offenlegungsschrift Nr. 10-256014 (1998) offenbart. Da das Element Mg jedoch einen 40 
Schmelzpunkt von 650°C und einen Siedepunkt von 1120°C aufweist, laBt sich seine Hinzugabemenge nur schwer mit 
boher Genauigkeit steuem. 

Obwohl sich zusammengefaBt sagen laBt, daB die in der Druckschrift Nr. 7-68561 genannten Erfinder in Hinblick auf 
eine hohe Anisotropie Fortschritte erzielt haben, gelang es ihnen nicht, ein hervorragendes anisotropes Magnetpulver auf 
RFeB-Basis ohne Hinzugabe des Elements Co und mittels unkomplizierter Herstellungsverfahren zu erzeugen, die eine 45 
Massenfertigung ermoglichen. Mit anderen Worten ist nach diesem Stand der Technik die Hinzugabe des Elements Co 
notwendig oder sind aufwendige HersteUungstecrmiken notwendig, was zu abermaBig teuren Magnetpuivern fiihrt 

Von anderen Erfindern wurden sechs Patentanmeldungen eingereicht, die als japanische Offenlegungsschriften Nr. 6- 
128610 (1994), Nr. 7-54003 (1995), Nr. 7-76708 (1995), Nr. 7-76754 (1995), Nr. 7-278615 (1995) und Nr. 9-165601 
( 1 997) veroffentlicht wurden und die Herstellungsverfahren zur Erzielung eines Anisotropieverhaltaisses von bis zu 0,83 50 
offenbaren. Demnach werden RFeB- oder RFeCoB-GuBblocke zerkleinert und dann auf eine Tfemperatur von mehr als 
750°C erwarmt, worauf bei einer Temperatur von 750°C bis 900°C ein Hallen unter einem Wasserstoffdruck von 10 Pa 
bis 1000 Pa folgt, um ein aus NdH2, Fe und FeB 2 bestehendes disproportioniertes Gemisch zu erzeugen. Gleichzeiu'g 
bleibt die nicht disproportionierte Phase der ursprOnglichen Nd^Fei^-Matrix in Form von fein dispergierten Kristalliten 
zurilck, die die urspriingliche Kristallorientierung beibehalten und in Hinblick auf die rekombinierte N62Fe l4 B- Matrix- 55 
phase zur Wiederherstellung der urspriinglichen Kristallorientierung dienen. Dieses \ferfahren erfordert jedoch eine ge- 
eignete Menge nicht disproportionierter Phase, die unter Obergangseffekten ausgebildet wird, was die Massenfertigung 
sehr schwierig gestaltet. In der Tat gelang es bislang nicht, eine kommerzielle Fertigung aufzubauen, bei der dieses Ver- 
fahren Anwendung finder. Dariiber hinaus wird betont, daB die Hinzugabe von Co und Ga von wesentlicher Bedeutung 
ist, um die nicht disproportionierte Phase auszubilden, was bei diesem Herstellungsverfahren insofern einen Nachteil mit 60 
sich zieht, als eine groBe Menge an Co zu hohen Kosten fuhrt 

In J. alloys and Compounds 231 (1995) 51 findet sich eine Besprechung einer Untersuchung Uber die durch die Was- 
serstofrwarmebehandlung erzeugte Anisotropie, die von einem der in der Druckschrift Nr. 7-68561 angegebenen Erfin- 
der verfaBt wurde. Darin wird berichtet, daB die Wasserstoffwarmebehandlung durch einen HDDR-Nforgang (Hydrie- 
rung, Zerfall, Desorption und Rekombinalion) gekennzeichnet ist, bei dem die urspriingliche NdFeB-Matrix durch Hy- 65 
drierung in ein Gemisch aus NdH 2 , Fe und FeBj zerrMt und eine sich anschlieBende Desorption eine Rekombination des 
Gemischs unter Wiederherstellung einer Subnukron-Mikrostruktur der Nd2Fe l4 B-Matrixphase hervorruft. Der bei der 
ternarcn NdFeB-Legierung angewendete HDDR-\brgang verbessert aufgrund der Ausbildung der feinen Mikrostruktnr 
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die Koerzitivkraft, wobei jedoch nur ein isotropcr Magnet erzeugt wird. Allerdings ergibt ein Austausch von Fe mit Co 
bei der ternaren NdFeB-Legierung und die Hinzugabe von bestimmlen Elementeri wie etwa Zr, Ga oder Hafnium (HO 
eine beachtliche Wirkung, wonach durcb den HDDR-Vorgang ein anisotroper Magnet erzeugt wird. Dabei wird betont, 
daB die Hinzugabe des Elements Co wesentlich ist, urn die hohe Anisotropie der NdFeB-Legierung zu erreichen. Die 

5 obige Meinung zum HDDR- Vorgang ist auf diesem Gebiel eine Ansicht, die hohes Ansehen genieBt. 

Aus der vorstehenden Diskussion ergibt sicb als wichtigster Punkt, daB bei eirter NdFeB-Legierung eine hohe Hinzug- 
abe des Elements Co notwendig ist, was zu hohen Kosten filhrt. 

Der Erfindung Iiegt daher die Aufgabe zugrunde, ein Herstellungsverfahren bereitzustellen, durcb das sich ohne Hin- 
zugabe des Elements Co auf Basis einer RFeB-Legierung ein anisotroper Magnet herstellen lfiBt. 

io Im Rahmen intensiver Untersuchungen bezugiicb der Wasserstofrwannebehandlung ergab sich, daB durch die fol- 
gende Wasserstoffwarmebehandlung bei einer Legientng auf NdFeB-Basis ohne Hinzugabe des Elements Co ein hohes 
MaB an Anisotropie erzielt werden kann. 

Zunachst wird als Ausgangsmaierial ein GuBblock, der aus einer Legierung auf NdFeB-Basis heigestellt wurde, bei 
niedriger Temperatur einer ersten Hydrierung unterzogen. Die Legierung auf NdFeB-Basis absorbiert unter einem hohen 

is Wasserstoffdruck unterhalb einer Temperatur von 600°C Wasserstoff, so daB sie zu einem Hydrid aus No^FewBH* wird, 
das genugend Wasserstoff speichert, urn die Disproporlionierungsreaktion zu induzieren bzw. auszuiosen. Dann wird das 
Hydrid bei einer erhohten Temperatur einer zweiten Hydrierung unterzogen. Bei diesem \fcrgang wird das Hydrid zur 
Disproportionierungsreaktion unter einem geeigneten Wasserstoffdruck, der nacb dem Verbrauch des gespeicherten 
Wasserstoffs den fur die Disproportionierungsreaktion benotigten Wasserstoff zufuhrl, auf eine Temperatur von 760°C 

20 bis 860°C erwarmt. Als Folge davon lauft unter einer geeigneten Reaktions- bzw. Umsetzungsgeschwindigkeit gleich- 
mafiig eine Phasenumwandlung ab, bei der ein Gemisch aus NdH 2 , Fe und FeaB erzeugt wird, wobei die Fe^B-Phase der- 
art ausgebildet wird, daB sie die urspriingliche kristallographische Orientierung aufweist. (In Fig. 1 ist die Uberemstim- 
mung der kristallographischen Orientierung der Fe^B-Phase so wie der urspriinglichen Nd2Fe l 4B-Matrixpbase darge- 
stellt.) 

25 Danach erfolgt zur Rekombinalion des Gemischs der Desorpuonsvorgang, urn NdFeB mit einer Subrnikron-Korn- 
grdBe von etwa 0,3 urn auszubilden. Bei einer ersten Desorptionsstufe verlauft die Umkehrphasenmwandlung so gleich- 
maBig wie moglich, indem der Wasserstoffdruck so hoch gehalten wird, wie die Desorptionsreaktion aufrechterhalten 
werden kann. Die rekombinierte Nd 2 Fei4B-Matrixphase wachst, indem sie in Ubereinstimmung mit der kristallographi- 
schen Orientierung der Fe^B-Phase ihre kristallographische Orientierung beibehalL Es ist zu beachten, daB die Legierung 

30 wieder zu dem Hydrid aus Nd 2 Fei4BH x wird, da in der Legierung noch eine groBe Menge an Wasserstoff vorhanden ist 
(In Fig. 1 ist die tjbereinstimmung der kristallographischen Orientierung der Fe2B-Phase so wie der rekombinierten 
Nd 2 Fe 14 B-Matrixphase dargestellt.) AnschtieBend wird der Wasserstoff unter einem hohen Vakuum vollstandig aus der 
Legierung desorbiert 

Die rekombinierte Nd 2 Fe l4 B-Matrixphase weist in tl herein stimmung mit der urspriinglichen kristallographischen 
35 Orientierung einen hohen Grad an Ausrichtung mit der kristallographischen Komorientierung auf, so daB dem Magnet 
eine hohe Anisotropie verliehen wird. Gleichzeitig weist die Phase eine feine und gleichmaBig gekomte Mikrostruktur 
auf, was eine hohe Koerzitivkraft ergibt. 

Bei der erfindungsgemaBen Wasserstoffbehandlung ist keine Hinzugabe des Elements Co erforderlich. AuBerdem ist 
sie zur Massenfertigung geeignet, da kein Ubergangseffekt Anwendung tindet, der einen Rest an NdFeB-Phase zulaBt 
40 Durch die Erfindung wird erstmals eine fbrtgeschrittene Wasserstoffwarmebehandlung offenbart, durch sie sich aus ei- 
ner Legierung auf NdFeB-Basis ohne Hinzugabe des Elements Co ein anisotropes Magnetpulver herstellen laBt 

Das anisotrope Magnetpulver weist hervorragende magnetische Eigenschaften auf und kann zur Herstellung eines an- 
isolropen in gebundener Form vorliegenden Magneten verwendet werden. 

Das vorliegende Herstellungsverfahren zur Herstellung des anisotropen Magnetpulvers setzt sich aus der ersten Hy- 
45 drierung bei einer niedrigen Tfemperatur und der zweiten Hydrierung bei einer erhohten Temperatur und einer sich an- 
schlieBenden Wasserstoffdesorption zusammen. 

Die Legierung auf RFeB-Basis besteht neben unvermeidbaren Vbrunreinigungen vorwiegend aus einem Yttrium (Y) 
einschlieBenden Seltenerdelement sowie Eisen (Fe) und Bor (B) mit unvermeidbaren \erunreinigungen. Dabei stellt R 
ein oder mehr Seltenerdelemente dar, die aus der Gruppe Y, Lanthan (La), Cer (Ce), Praseodym (Pr), Neodym (Nd), Sa- 
50 marium (Sin), Gadolinium (Gd), Terbium Cn>)» Dysprosium (Dy), Holmium (Ho), Erbium (Er), lliuUum (Vm) und Lu- 
tetium (Lu) ausgewahlt sind. Aufgrund seiner geringen Kosten und seines Potentials, als Legierung uberragende magne- 
tische Eigenschaften zu ergeben, ist es wUnschenswert, als R-Element Nd zu wahlen. 

Zur Verbesserung der magnetischen Eigenschaften wird in die Legierung auf RFeB-Basis vorzugsweise 0,01-1,0 
Atom-% Ga oder 0,01-0,6 Atom-% Niob (Nb) hinzugegeben. Die Hinzugabe von 0,01-1,0 Atora-% Ga yerbessert die 
S5 Koerzitivkraft des anisotropen Magnetpulvers. Bei weniger als 0,01 Atom-% Ga wird jedoch die Koerzitivkraft nicht 
verbessert, und mehr als 1,0 Atom-% Ga fUhren zu einer Senkung der Koerzitivkraft. Die Hinzugabe von 0,01-0,6 
Atom-% Nb bat eine groBe Wirkung auf das Reaktions- bzw. Umsetzungsverhaltnis bei der Phasenumwandlung oder der 
Umkehrphasenumwandlung. Weniger als 0,01 Atom-% haben jedoch eine geringe oder keine Wirkung auf das Reakti- 
onsverhaltnis, und mehr als 0,6 Atom-% Nb fubren zu einer Senkung der Koerzitivkraft. 
60 Vorzugsweise sollten ein oder mehr aus Al, Si, H, V, Or, Mn, Ni, Cu, Ge, Zr, Mo, In, Sn, Hf, Ta, W, Pb ausgewiihlte 
Cbergangsmetalle mit einer Hinzugabemenge von insgesamt 0,001 Atom-% bis 5,0 Atom-% hinzugegeben werden. 

Die Hinzugabe dieser Elemente kann die Koerzitivkraft und das magnetische Streckungsverhaltnis verbessern. Jedoch 
hat die Hinzugabe von weniger als 0,001 Atom-% wenig oder keine Wirkung auf die magnetischen Eigenschaften und 
flihrt die Hinzugabe von mehr als 5,0 Atom-% infblge des Auftretens unerwQnschter Ausscheidungsphasen zu einer Sen- 
65 kung der Koerzitivkraft 

Zu der Legierung auf RFeB-Basis k6nnen auBerdem 0,001-20 Atom-% des Elements Co hinzugegeben werden. 
Durch die Hinzugabe des Elements Co wird die Curie-Temperatur der Legierung erhobt, um so bei erhohten Temperatu- 
ren die magnetischen Eigenschaften zu verbessern. Eine Hinzugabe von weniger als 0,001 Atom-% Co hat jedoch eine 
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geringe oder keine Wirkung auf die magnetischen Eigenscbaften, und die Hinzugabe von mehr als 20 Atom-% Co fuhrt 
zu einer Senkung der Remanenz, so daB sich die magnetischeo Eigenschaf ten verse hi echtern. 

Die Legierung auf RFeB -Basis weist eine Matrixphase aus einer internietallischen R2Fei4B-Verbindung auf. 

Die bevorzugte Zusaininenselzung der Legierung auf RFeB-Basis weist 12-15 Atom-% R, 5,5-8 Atoin-% B sowie als 
Rest Fe mil unvermeidbaren Verunreinigungen auf. Weniger als 12 Atou>% R fuhren infolge des Auftrctens einer Fe- 5 
Phase zu einer Senkung der Koerzitivkrafl (iHc), und mehr als 15 Atom-% R fllhren infolge einer Vferringerung der 
R2Fe l4 B-Phase zu einer Senkung der Remanenz (Br). Weniger als 5,5 Atom-% B fllhren infolge des Auftietens einer 
weichmagnetischen R2Fe l7 - Phase zu einer Senkung der Koerzitivkraft (iHc), und mehr als 15 Atom-% B fUhren infolge 
einer Venringening der R 2 Fe|4B-Phase zu einer Senkung der Remanenz (Br). 

Das Ausgangsmaterial wird erfindungsgemaB mittels herk(3mmlicher Verfahren als Gu 8 block oder Pulver angefertigt. 10 
Dabei werden die vorgeschricbene Mengen an gereinigten Seltenerdelementen, Eisen und Bor zusammen in einem 
Hochfrequenzofcn oder einem Schmelzofen geschmolzen und dann zu einer GuBform gegossen, worauf eine Zerkleine- 
rung zu Pulver folgt. Es ist wunschenswert, dafi die Ausgangsmaterialien homogenisiert werden, um bei den GuBblocken 
die Enunischung von Legierungselementen zu vermindem. 

Die erste Hydricrung erzeugt aus der Legiening auf RFeB-Basis ein Hydrid (Nd 2 Fe l4 BH,), indem das Ausgangsma- 15 
terial in dem Ofen bei einer Teniperatur von weniger als 600°C unter einem hohen Wasserstoffdruck gehalten wird. 

Durch die erste Hydrierung wird in der Legierung eine grofie Menge an Wasserstoff gespeichert und die Reaktionsge- 
schwindigkeit der Phasenumwandlung bei der sich anschb'eBenden Hydrierung gesteuert Dabei ist mil dem Index x die 
stochiometrischen Verhaltnisse des Wasserstoffs in dem Hydrid gemeinL Der Wert x nimmt proportional ink dem Was- 
serstoffdruck zu und ejTeicht. den Sattigungswert erst nacb einer langen Haltezeit in dem Ofen. 20 

Die Legierung auf RFeB-Basis sollte vorzugsweise fur 1 bis 3 Stunden unter einem Wfcssersioffdruck von mehr als 
0,3 atm (3x10* Pa) gehalten werden. Ein Wasserstoffdruck von weniger als 0.3 aim ist nicht wunschenswert, da die Hy- 
drierungsreaklion, durch die Hydrid (Nd2Fe l4 BH x ) erzeugt wird, nur unzureichend ablauft oder eine zu lange Haltezeit 
erfordert. Wunschenswert ist ein Wasserstoffdruck von 0,3-1,0 atm (3 x 10*-1,0 x 10 s Pa), bei dem die Hydrierungsre- 
aktion vollstandig ablauft. Ein Wasserstoffdruck von mehr als 1 ,0 atm ist nicht wunschenswert, wohl aber akzeptabel. Es 25 
kann dabei nicht nur Wasserstoffgas, sondem als Wasserstoffatmosphare auch ein Gasgemisch mit Wasserstoff und Inert- 
gas wie etwa Argon verwendet werden. Mit dem Wasserstoffdruck des Gasgemischs ist der Parti aldruck von Wasserstoff 
gemeint. Eine Temperatur von mehr als 600°C ist nicht wunschenswert, da sich die magnetischen Eigenschaften ver- 
schlechtern, weil in einem Teilabschnitt die Phasenumwandlung auftreten kann. 

Das bei der ersten Hydrierung erzeugte Hydrid aus Nd2Fe l4 BH x weist die gleiche kristallographische Orientierung 30 
wie die urspriingliche kristallographische Orientierung der Matrixphase aus R 2 Fei4B auf. 

Die zweite Hydrierung erzeugt durch die Phasenumwandlung, bei der das Hydrid aus No^Fe^BH^ bei einer Tempe- 
ratur von mehr als 600°C unter einem Wasserstoffdruck von 0,2-0,6 aim (2 x \(f~6 x 10 4 Pa) erwarmt wird, eine dispro- 
portionierte Mischung aus NdH 2 , Fe und Fe2B. Bei diesem Vbrgang wird die Fe^B-Phase derart ausgebildet, daB sie die 
urspriingliche kristallographische Orientierung aufweisL 35 

Bei diesem Vbrgang, bei dem das behandelle Ausgangsmaterial das Hydrid ist, verbraucht die Phasenumwandlung den 
in der Legierung gespeicherten Wasserstoff, wobei der Wasserstoffbedarf von dem auBerhalb befindlichen Wasserstoff- 
gas gedeckt wird. Die Phasenumwandlung lauft bei diesem geringen Wasserstoffdruck bis zur Beendingung mit mode- 
rater Geschwindigkeit ab, wodurch ein gleichmaBiges Gemisch aus drei Phase n erzeugt wird, das die Fe^B-Phase mit der 
ursprunglichen kristallographiscben Orientierung umfaBt Dabei ist die Phasenumwandlung als die Disproportionie- 40 
rungsreaktion definiert, bei der sich ein Hydrid aus Nd2pei4BH x unterstUtzt von dem auBen befindlichen Wasserstoffgas 
zu einem Gemisch aus NdH 2 » Fe und Fe^B andert 

Bei der zweiten Hydrierung wird ein Hydrid aus Nd2FeuBH x in den Ofen gesetzt, der zuvor auf die Phasenumwand- 
lungstemperatur erwarmt worden ist Die bevorzugte Bedingung fur die zweite Hydrierung ist, den Wasserstoffdruck in- 
nerhalb von 0,2-0,6 aim (2 x l(f-6 x 10 4 Pa) und die Temperatur innerhalb von 760°C bis 860°C zu halten. Der Grund 45 
dafur ist, daB ein Wasserstoffdruck von 0,2-0,6 atm die mit moderate! Geschwindigkeit ablaufende Phasenumwandlung 
induzieren kann. Bei einem Wasserstoffdruck von weniger als 0,2 atm (2 x 10* Pa) treten Hydridreste aus Nd2Fei4BH x 
auf, die eine erhebliche Senkung der Koerzitivkraft bewirken. ^sserstoffdrucke von mehr als 0,6 atm (6 x 10 4 Pa) 
zwingen dagegen die Phasenumwandlung, mit hoher Geschwindigkeit abzulaufen, so daB die tJbereinstimmung der kri- 
stallographischen Orientierung der f^B-Phase sowie des ursprunglichen Hydrids aus Nd^Fe^H* gestort wird. Folg- 50 
lich fuhrt dies zu einer deutiichen Senkung des Anisotropieverbaltnisses. Mit einer Behandlungstemperatur von weniger 
als 760°C wird eine zwar perfekte, aber inbomogen verlaufende Phasenumwandlung unter Ausbildung eines inhomoge- 
nen Gemischs induziert, das eine Senkung der Koerzitivkraft verursacht. Bei einer Temperatur von mehr als 860°C findet 
ein Wachstum der KorngrttBe statt, was zu einer Senkung der Koerzitivkraft filhrt 

Es ist zu beachten, daB dadurch, daB die Phasenumwandlungsreaktion exotherm ist, Schwierigkeiten beziigiich der 55 
Anwendung der Wasserstoffwarmebchandlung bei einer Massenfertigung auftreten. Der Reaktionsverlauf wird von einer 
Warmeerzeugung begleitet, durch die die Temperatur des Ausgangsmaterials erhoht und die Reaktionsgeschwindigkeit 
beschleunigt wird. Darttber hinaus verringert sich der Wasserstoffdruck, da das auBen befindliche Wasserstoffgas durch 
die Reaktion absorbiert wird. Um die Reaktionsgeschwindigkeit zu steuera, wird daher ein spezieller Ofen benotigt, wie 
er etwa in der j apanischen Offenlegungsschrift (Kokai) Nr. 9-25 1912 offenbart ist, um eine korrekte Steuerung der Tem- 60 
peratur und des Wasserstoffdrucks zu gewahrleisten. 

Da die Geschwindigkeit der Phasenumwandlung, wie vorstehend erwaTmt ist, als proportional zu der Reaktionsge- 
schwindigkeit der Legierung und des Wasserstoffs angesehen wird, laBt sich die erstere durch die letztere abschatzen. 
Daruber hinaus gibt es eine geeignete Reaktionsgeschwindigkeit, die einen hohen Grad an Anisotropie cigibL Bei dieser 
Geschwindigkeit wird in einem gleichmaBigen Gemisch aus NdH 2 , Fe und Fe2B eine F^B-Phase mit der ursprunglichen 65 
kristallographischen Orientierung erzeugt Da die Reaktionsgeschwindigkeit von der Behandlungstemperatur abhangt 
und der Wasserstoffdruck mit beiden Faktoren interagiert, tst es vorzuziehen, daB die Reaktionsgeschwindigkeit durch 
beide Faktoren in Kombination gesteuert wird. 
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Es ist wichtig, daB die angesprochene geeignete Reaktionsgeschwindigkeit innerhalb von 0,05-0,80 der wie nachste- 
hend definierten relativen Reaktionsgeschwindigkeit liegt. 

Wie weithin bekannt ist, ist die Reaktionsgeschwindigkeit V der Legierung und Wasserstoff wie folgt definiert: 

5 V = V 0 • ((Ph2/Po) 1/2 -U * exp(-Ea/RT) (1) 

wobei V 0 der Frequenz- bzw. Praexponentialfaktor, P H 2 der Wasserstoff druck, P 0 der Dissoziationsdruck, Ea die Akti vie- 
rungsenergie der Legierung, R die Gaskonstante und T die absolute Temperatur des Systems ist. 

Die relative Reaktionsgeschwindigkeit Vr ist als das Verhaltnis der Reaktionsgeschwindigkeit V zu der normalen Re- 
10 aktionsgeschwindigkeit Vb definiert, die durch die Geschwindigkeit der Reaktion gegeben ist, wenn diese bei einer Tem- 
peratur von 830°C unter einem Wasserstoffdruck von 0,1 MPa ablauft. 

Daher gilt: 

Vr=V/Vb= 1/0,576 • (((P H2 ) l/2 -0,39)/0,61) • exp(-Ea/RT) • 10" 9 (2) 

15 

Eine relative Reaktionsgeschwindigkeit von weniger als 0,05 fuhrt aufgrund eines Hydridrests zu einer deutlichen 
Senkung der Koerzitivkraft. Eine relative Reaktionsgeschwindigkeit von mehr als 0,80 fuhrt dagegen aufgrund einer 
Stoning bei der Ausrichtung der kristallographischen CHentierung zu einer deutlichen Senkung des Anisotropieverhalt- 
nisses. 

20 Der folgende Vorgang der Desorption setzt sich aus einer ersten Desorptionsstufe und einer zweiten Desorptionsstufe 
zusammen. Die erste Stufe soil unter Steuerung der Reaktionsgeschwindigkeit der Umkehrphasenumwandlung bei ei- 
nem Wasserstoffdruck von 0,001-0,1 atm (1 x 10M x 10 4 Pa) eine feinkomige Mikrostruktur des Hydrids Nd2Fe l4 BH x 
mit der ursprunglichen kristallographischen Orientierung erzeugen. Die zweite Stufe soil durch Entfernung des Wasser- 
stoffs aus der Legierung unter einem hohen Vakuum von weniger als 10" 2 Torr (1 Pa) eine feinkomige Mikrostruktur aus 

25 Nd 2 Fe 14 B-Matrixphase erzeugen. 

Bei der ersten Desorptionsstufe lauft die Umkehrphasenumwandlung unter dem Wasserstoffdruck von 0,001-0,1 atm 
(1 x 10 2 -! X 10 4 Pa) gleichmaBig ab. Unter Beibehaltung der ursprunglichen kristallographischen Orientierung stimmt 
infolgedessen die kristallographische Orientierung des Hydrids Nd2Fe 14 BH x mit der F^B-Phase uberein. Bei der zwei- 
ten Desorptionsstufe wird aus dem Hydrid unter Entfernung des restlichen Wasserstoffs die feinkomige Mikrostruktur 

30 der Nd 2 Fe 14 B-Matrixphase ausgebildet. Es ist selbstverstandlich, daB unter Beibehaltung der ursprunglichen kristallo- 
graphischen Orientierung eine tJbereinstimmung der kristallographischen Orientierung des Hydrids Noype^Hx und 
der Nc^Fe^B-Matrixphase vorliegt. 

Driicke von mehr als 0,1 atm (lxlO 4 Pa) konnen keine Trennung des Wasserstoffs von der RH r Phase in dem Gemisch 
erzwingen. Driicke von weniger als 0,001 atm (lxlO 4 Pa) ftihren zu einer sehr schnellen TVennung des Wasserstoffs von 

35 der RH2-Phase in dem Gemisch und erhohen gleichzeitig die Geschwindigkeit der Umkehrphasenumwandlung derma- 
Ben stark, daB sich bei dem nach dieser Behandlung erhaltenen Magnetpulver eine Senkung des Anisotropieverhaltnisses 
zeigt. Die Haltezeit der ersten Desorptionsstufe liegt dabei vorzugsweise in einem Bereich von 10 min- 120 min. Es wird 
davon ausgegangen, daB die Zeit, die zur Beendigung der Reaktion der Umkehrphasenumwandlung benotigt wird, etwa 
10 min betragt, wobei in der Praxis eine Abhangigkeit von dem behandelten \blumen besteht. Eine Haltezeit von weni- 

40 ger als 1 0 min fuhrt aufgrund eines in Teilabschnitten verbleibenden Gemischrests zu einer Senkung der Remanenz. Eine 
Haltezeit von mehr als 120 min fuhrt aufgrund eines lokalen extremen Komwachstums zu einer Senkung der Koerzitiv- 
kraft. 

Bei der zweiten Desorptionsstufe veranlaBt ein Wasserstoffdruck von mehr als 1(T 2 Torr (1 Pa), daB in der Legierung 
Wasserstoff zuruckbleibt, so daB die Koerzitivkraft des Magnetpulvers gesenkt wird. 

45 Dabei ist zu beachten, daB dadurch, daB die Umkehrphasenumwandlungsreaktion endotherm ist, bei dem Desorptions- 
vorgang ahnliche Schwierigkeiten wie bei dem Hydrierungsvorgang auftreten. Der Reaktionsverlauf wird von einem 
Warmeverlust begieitet, der die Temperatur des Ausgangsmaterials deutlich senkt. Durch die Reaktion wird der gespei- 
cherte Wasserstoff auBerdem nach auBen desorbiert, so daB der Wasserstoffdruck zunimmt, was die Reaktion zum Halten 
bringen kann. Um die Reaktionsgeschwindigkeit zu steuern, ist daher ein spezieller Ofen notwendig, wie er etwa in der 

50 japanischen Offenlegungsschrift (Kokai) Nr. 9-25 1912 offenbart ist, um eine korrekte Steuerung der Temperatur und des 
Wasserstoffdrucks zu gewahrleisten. 

Ahnlich wie bei der Geschwindigkeit der Phasenumwandlung wird angenommen, daB die Umkehrphasenumwand- 
lung proportional zu der Reaktionsgeschwindigkeit der Legierung und des Wasserstoffs ist. AuBerdem gibt es eine ge- 
eignete Reaktions- bzw. Umsetzungsgeschwindigkeit, die einen hohen Grad an Anisotropic ergibt. Bei dieser Geschwin- 

55 digkeit wird aus dem Gemisch aus NdH2, Fe und Fe^B in tJbereinstimmung mit der ursprunglichen kristallographischen 
Orientierung eine RFeB-Phase mit einer bezogen auf die kristallographischen Orientierung guten Ausrichtung erzeugt. 
Da die Reaktionsgeschwindigkeit von der Behandlungstemperatur und dem Wasserstoffdruck abhangt und mit beiden 
Faktoren interagiert, ist es vorzuziehen, daB die Reaktionsgeschwindigkeit durch beide Faktoren in Kombination gesteu- 
ert wird. Es ist wichtig, daB diese geeignete Reaktionsgeschwindigkeit innerhalb von 0,10-0,95 der relativen Reaktions- 

60 geschwindigkeit liegt, die ahnlich wie die Reaktionsgeschwindigkeit und die relative Reaktionsgeschwindigkeit der 
Wasserstoffabsorption definiert ist Demnach gilt: 

V = V 0 .(l-(P H 2y r Po) l/2 )-exp(-Ea^) (3) 

65 Dabei stellt P H 2 das Potential der Umkehrphasenumwandlungsreaktion dar. 

Die relative Reaktionsgeschwindigkeit Vr der Wassersloffdesorption ist als das Verhaltnis der Reaktionsgeschwindig- 
keit V zu der normalen Reaktionsgeschwindigkeit Vb definiert, die durch die Geschwindigkeit gegeben ist, mit der die 
Reaktion bei einer Temperatur von 830°C unter einem Wasserstoffdruck von l(T l Torr (10 T Pa) ablauft. 
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Daher gilt: 

Vr = V/Vb= 1/0,576 • ((0,39^P H 2) l/2 )/0,38) • exp(-Ea/RT) • 10" 9 (4) 

Eine relative Reaktionsgeschwindigkeit von weniger als 0,1 erfordert eine dermaBen lange Behandlungszeit, dafi sich 5 
infolge eines Ungleichgewichts bei Keimbildung und Wachstum eine inhomogene Mikrostruktur ergibt. Eine relative 
Reaktionsgeschwindigkeit von mehr als 0,95 fiihrt dagegen zu einer schlechten Ubereinstimmung der kristallographi- 
schen Orientierung der Fe 2 B-Phase und der rekombinierten R 2 Fei 4 B-Matrixphase, so daB sich eine Senkung des Aniso- 
tropieverhaltnisses ergibt. 

Das durch dieses Herstellungsverfahren hergestellte anisotrope Magnetpulver findet bei einem anisotropen in gebun- 10 
dener Form vorliegenden Magnet Verwendung. Es kann auBerdem bei einem anisotropen vollstandig dichten Magnet 
Anwendung finden, der durch Sintem oder HeiBpressen hergestellt wird. 

Das erfindungsgemaBe Herstellungsverfahren ergibt ein anisotropes Seltenerdmagnelpulver mit einem hohen Aniso- 
tropievcrhaltnis und einer hohen Koerzitivkraft. Dieses Verfahren setzt sich aus dem ersten Hydrierungsvorgang, dem 
zweiten Hydrierungsvorgang und dem Desorptionsvorgang zusammen. Die bei einer niedrigen Temperatur ablaufende 15 
erste Hydrierung erzeugt das Hydrid, das vorab den bei der Phasenumwandlung benotigten Wasserstoff speichert. Der 
zweite Hydrierungsvorgang lauft als nachstes bei einer erhohten Temperatur gleichmafiig unter einer moderaten Reakti- 
onsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung ab und erzeugt aus dem Hydrid das Gemisch aus NdH 2 , Fe und Fe 2 B, wobei 
sich auBerdem eine gute Ubereinstimmung der kristallographischen Orientierung der Fe^-Phase mit der urspriinglichen 
kristallographischen Orientierung der R 2 Fe l4 B-Matrixphase einstellt. Bei dem Desorptionsvorgang erzeugt die erste De- 20 
sorptionsstufe in guter Ubereinstimmung mit der urspriinglichen kristallographischen Orientierung der R 2 Fe ^-Matrix- 
phase die feinkornige Mikrostruktur aus Nd 2 Fei 4 BH x und entfemt die zweite Desorptionsstufe den Restwasserstoff in 
der rekombinierten Nd 2 Fe l4 BH x -Phase. Infolgedessen ergibt sich die fein und gleichmafiig gekornte Mikrostruktur einer 
Legierung auf RFeB-Basis, die bezogen auf die kristallographische Orientierung einen hohen Grad an Ausrichtung auf- 
weist, wodurch ein anisotropes Seitenerdmagnetpulver mit einem hohen Anisotropieverhaltnis und einer hohen Koerzi- 25 
tivkrafl erhalten wird. 

Im folgenden werden bevorzugte Ausfiihrungsbeispiele der Erfindung unter Bezugnahme auf die beigefugte Zeich- 
nung beschrieben. Es zeigen: 

Fig. 1 ein schematisches Diagramm, wiedie urspriingliche kristallographische Orientierung der urspriinglichen RFeB- 
Phase uber die fein dispergierte Fe2B-Phase in die feinkornige Mikrostruktur aus in guter Ubereinstimmung rekombi- 30 
nierter RFeB- Phase umgewandelt wird; 

Fig. 2 ein schematisches Diagramm eines neuartigen Wasserstoffofens, der mit einer Verarbeitungskammer und einer 
Warmekompensationsvorrichtung zur einfachen Steuerung der Reaktionsgeschwindigkeit der Hydrierung oder Desorp- 
tion ausgestattet ist; 

Fig. 3 die Auftragungsergebnisse einer Rontgenanalyse mit vier Proben aus Magnetpulvem auf RFeB-Basis; 35 
Fig. 4 eine Kurve, die den Zusammenhang zwischen der Remanenz (Br) und dem \ferhaltnis der Rontgenbeugungsin- 
tensitat einer (006)-Gitterebene zu der einer (410)-Gitterebene angibt 

Bei den Ausfuhrungsbeispielen ist als Legierung auf RFeB-Basis eine Legierung auf NdFeB-Basis gewahlt worden. 

Ausfuhrungsbeispiel (1) 40 

Das anisotrope Magnetpulver wird mittels der erfindungsgemaBen WasserstofFwarmebehandlung hergestellt, wobei 
die Legierung auf NdFeB-Basis mit der gewunschten Zusammensetzung zu einem GuBblock gegossen wird und das Hy- 
drid Nd 2 Fei4BH x ausgebildet wird. Das anisotrope Magnetpulver wird aus dem Hydrid durch die Phasenumwandlung 
und die sich anschlieBende Umkehrphasenumwandlung gebildet. 45 

DieEinzelheiten dieser Wasserstoffwannebehandlung sind wie folgt. 

Die Ausgangsmaterialien mit der festgelegten Menge an Nd, Pr, Dy, B, Ga, Nb und Fe wurden in einem Hochfre- 
quenzofen mit einer Kapazitat von 100-300 kg pro Fullung geschmolzen und zu GuBblocken gegossen, deren Zusam- 
mensetzungen in Tabelle 1 gezeigt sind. Danach wurden dieGuBblocke erwarmt und unter Argongas 40 Stunden lang bei 
einer Temperatur von 1140-1 150°C homogenisiert Der Gehalt an Legierungselementen ist in Atomprozent (Atom-%) 50 
angegeben, wobei der Rest ( M bal. n ) Atom-% Fe ist. 
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Tabelle 1 



Chemische Zusammensetzung (Atom-%) 



Probe 
Nr. 



Nd 



Pr 



Dy 



Nb 



Ad 



Ti 



Cr 



Mr Co 



Ni 



Cu 



Ge 



Mo In 



Sn 



Hf Ta 



12.5 



bal 



6.4 



123 



bal, 



0.3 



02 



6.4 



1Z8 



0.2 



bal. 



ai 



o.i 



6.4 



1X2 



0.1 



ai 



bat 



03 



03 



7.0 



13.0 



baL 



025 



0.25 



8.0 



12.7 



02 



bal 



03 



0.4 



62 



\5J0 



02 



0.1 



bal 



02 



02 



7.1 



12.4 



1.0 



baL 



03 



02 



63 



12.1 



0.2 



bat 



03 



ai 



6.6 



123 



bal 



03 



0.2 



6.4 



5.0 



12-5 



63 



5.0 



1Z7 



bat 



13j0 



bal. 



6.1 



0L2 



10 



122 



bal 



7.a 



5.0 



03 



12.6 



13.1 



72 



0-5 



123 



bal 



12.8 



bal 



62 



ai 



123 



12.7 



0.8 



12S 



bat 



6.4 



12.1 



bat 



63 



3.0 



03 



123 



bat 



6.7 



0.2 



12.9 



bal 



7J) 



13.4 



12.8 



7.0 



20 



0.1 



12.4 



bal 



63 



bb 



123 



bal 



8.1 



0.1 



123 



7.1 



02 



12.4 



bat 



03 



02 



6.1 



02 



123 



bal. 



03 



0.2 



7.4 



60 



65 



Die homogenisierten GuBblocke wurden zu einem groben Pulver mit einer durchschnittlichen Tfeilchengrofle von we- 
niger als 10 mm zerkleinert und unter WasserstofF in eine Vorbereitungskammer gesetzt, wie sie in Fig. 2 gezeigt ist. 
Diese luftdichte Kammer ist sowohl mit einer Wasserstoffgaszufuhrung als auch mit einer Vakuumpumpe ausgestattet, 
damit die Moglichkeit gegeben ist, den Wasserstoffdruck zu steuern. 

Die obengenannten groben Pulver wurden bei Zimmertemperatur unter dem in Tfcbelle 2 angegebenen Wasserstoff- 
druck fur eine Haltezeit von 3 Stunden behandelt, wobei in diesem Fall auch mehr als 0,5 Stunden akzeptabel sind. Durch 
die Reaktion des Pulvers und des Wasserstoffs bildeten sich Hydride. Die Hydridbildung lieB sich ohne Schwierigkeiten 
anhand der Abnahme des WasserstofFdrucks beobachten. Die Probenummern (Nr.) 1 bis 9 entsprachen jeweils den che- 
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mischen Zusammensetzungen a bis i. 

Das Hydrid wurde von der Vorbereitungskammer zu der Verarbeitungskammer gebracht, ohne daB es der Luft ausge- 
selzt wurde. Beide Kammer waren miteinander verbunden und rait sowohl einer Wasserstoffgasversorgung als auch ei- 
ner Vakuumpumpe versehen, urn den Wasserstoffdruck steuern zu konnen. Die Verarbeitungskammer war dariiber hin- 
aus mit einem Heizelement und einer Warmekompensationsvorrichtung versehen, mil der die durch die exotherme Pha- 5 
senumwandlung wahrend des Herstellungsablaufs erzeugte Warme ausgeglichen werden konnte. Die Warmekompensa- 
tionsvorrichtung zwang die Umkehrphasenumwandlung, die endotherm ist, in der \ferarbeitungskammer synchron mit 
der Warmeabsorption abzulaufen. Der Desorptionsvorgang erfordert den umgekehrten Betrieb des Ofens. 

Das Hydrid, das der zweiten Hydrierung unterzogen wurde, wurde durch die Phasenumwandlung zu dem Gemisch aus 
NdH2, Fe und Fe2B geandert. Da die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung innerhalb des in T&belle 10 
2 angegebenen gewiinschten Bereichs eingestellt war, konnle die Fe 2 B-Phase eine mit der ursprunglichen kristallogra- 
phischen Orientierung der NcfcFe^-Matrixphase ubereinstimmende Orientierung aufweisen. Dabei betrugen die Halte- 
zeiten der zweiten Hydrierung mehr als 3 Stunden. 

Danach erfolgte der Desorptionsvorgang mit Hilfe von zwei Absaugvorrichtungen, wobei die eine einer kJeinen und 
die andere einer groBen Bauart enlsprach. Die erste Stufe der Desorption wurde mit der kleinen Absaugvorrichtung 15 
durchgefuhrt, wobei der Wasserstoffdruck unter Verwendung eines DurchfluBsteuerungsventils mit einem DurchfluB- 
messer oder eines herkommlichen Ventils mit einem Druckmesser zur Erfassung eines Niedrigdrucks innerhalb von 
0,001-^,05 atm (1 x 1&-5 x 10 3 Pa) gehalten wurde. Der tatsachliche Wasserstoffdruck ist fur jeden Probe in Tabelle 2 
angegeben. Durch den ersten Desorptionsvorgang wurde die Umkehrphasenumwandlung induziert, so daB ubereinstim- 
mend mit der ursprunglichen kristaUographischen Orientierung der Fe^B-Phase die rekombinierte Phase mit einer guten 20 
Ausrichtung der kristaUographischen Orientierung erzeugt wurde. AnschheBend wurde mit der groBen Absaugvorrich- 
tung die zweite Desorptionsstufe durchgefuhrt, bis der Vakuumdruck auf 10" 4 Torr (10" 2 Pa) gesenkt war, was zu einer 
Entfernung des Restwasserstoffs in der Legierung fuhrte. 

25 
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Nach der zweiten Desorptionsstufe wurde die rekombinierte NdFeB-Legierung zu einem Abkuhlraum gebracht und 
u liter Argongas oder einem Vakuum auf die Raumtemperatur abgekuhlt. SchlieBlich wurde das anisotrope NdFeB-Ma- 
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gnetpulver erhalten. 

Dieses Magnetpulver wurde in einem Verhaltnis von 3 Gew.-% mil einem festen Epoxypulver gemischt und dann 
durch eine mit einem Elektromagnet und einem Heizelement versehenen Presse bei warmer Temperatur und einem Ma- 
gnetfeld von 20 kOe in Form gepreBt. Daraus ergab sich ein anisotroper in gebundener Form vorliegender NdFeB-Ma- 
gnet 5 

(Vergleichsbeispiele) 

Als Vergleichsbeispiele wurden die Magnetpulver Nr. 50 bis Nr. 55 mit der in Tabelle 1 angegebenen Zusammenset- 
zung (b) mit Ausnahme der in Tabelle 2 angegebenen indi viduellen Bedingungen auf die gleiche Weise wie die Probe Nr. 10 
2 hergestellt. AnschiieBend wurden aus den Proben Nr. 50 bis Nr. 55 auf die gleiche Weise wie im Fall des anisotropen in 
gebundener Form vorliegenden Magnet gemaB der Probe Nr. 2 anisotrope in gebundener Form vorliegende Magnete her- 
gestellt. 

Dabei wurde die Magnetpulverprobe Nr. 50 ohne die erste Hydrierung bei einer niedrigen Temperatur hergestellt. Die 
Probe Nr. 5 1 wurde unter der Bedingung hergestellt, daB der Wasserstoffdruck der ersten Hydrierung geringer als bei der 15 
zweiten Hydrierung war. Die Probe Nr. 52 wurde unter der Bedingung hergestellt, daB der Wasserstoffdruck der ersten 
Hydrierung weniger als 10~ 2 Torr (1 Pa) belrug. Die Proben Nr. 53-55 wurden bei der zweiten Hydrierung unter einem 
derart hohen Wasserstoffdruck hergestellt, daB sich eine hohe relative Reaktionsgeschwindigkeit von mehr als 0,80 er- 
gab. 

20 

(Beurteiiung) 

Das Magnetpulver und der in gebundener Form vorliegende Magnet wurden durch Messung der magnetischen Eigen- 
schaften beurteilt 

Dabei wurden mit einem VSM (Schwingprobenmagnetometer) das maximale Energieprodukt die Remanenz und die 25 
Koerzitivstarke von anisotropen Magnetpulvem mit einer KorngroBe von weniger 212 um gemessen. Das maximale 
Energieprodukt und die Remanenz des anisotropen in gebundener Form vorliegenden Magnets wurden dagegen mit ei- 
nem BH- Anzeigegerat gemessen. Die gemessenen magnetischen Eigenschaflen sind zusammen in Tabelle 2 angegeben. 

Es ist zu erkennen, daB die Magnetpulverproben Nr. 1-9 ein Anisotropieverhaltnis von mehr als 0,80, eine Remanenz 
von mehr als 13 kG und ein maximales Energieprodukt von mehr als 30 MGOe aufweisen. Die aus den Proben Nr. 1-9 30 
angefertigten in gebundener Form vorliegenden Magnete zeigen jeweils eine Remanenz von mehr als 9 kG und ein ma- 
ximales Energieprodukt von mehr als 16 MGOe. 

Die Vergleichsproben Nr. 50-51 zeigen zwar Anisotropieverhaltnisse von 0,82 und 0,83, die beinahe dem Wert 0,87 
der Probe Nr. 2 entsprechen, doch weisen sie infolge der Ausbildung einer inhomogenen Mikrostruktur eine gegeniiber 
der Probe Nr. 2 verringerte Koerzitivkraft auf. Die Vergleichsproben Nr. 52-53 zeigen Anisotropieverhaltnisse von 0,77 35 
bzw. 0,75, die gegeniiber dem Wert 0,87 der Probe Nr. 2 erheblich verringert sind. Die Vergleichsproben Nr. 54-55 erga- 
ben isotrope Magnetpulver. 

Dariiber hinaus wurde eine Rontgenbeugung durchgefiihrt, um die Magnetpulverproben Nr. 2, 7, 53 und 54 zu unter- 
suchen, nachdem die kristallographische Orientierung der Probepulver in die Richtung eines von auBen aufgebrachten 
Magnetfelds ausgerichtet worden war. Das beobachtete Anisotropieverhaltnis der Proben nahm in der Reihenfolge Nr. 2, 40 
7, 53 und 54 ab. Die Ergebnisse sind in Fig. 3 gezeigt. Es ist zu erkennen, daB der Beugungs-Peakwert der (006>Gitter- 
ebene in der Reihenfolge Nr. 2, 7, 53 und 54 abnimmt, wahrend der Beugungs-Peakwert der (410)-Gitterebene in der 
gleichen Reihenfolge zunirnmt Das bedeutet, daB das Ergebnis des Verhaltnisses (006) zu (410) dem Anisotropieverhalt- 
nis entsprichL Je groBer das Verhaltnis (006) zu (410) ist, um so anisotroper ist das Magnetpulver. 

Die theoretische Erklarung fur dieses Ergebnis ist wie folgt. Die Legierung auf NdFeB-Basis weist ein isodiametri- 45 
sches Kristallgitter mit der c-Achse als leicht zuganglicher Achse (easy axis) auf. Fur den Fall, daB die kristallographi- 
sche Kornorientierung im Polykristall mit guter Ordnung ausgerichtet ist, d. h. im Fall des anisotropen Pulvers, zeigt die 
(006)-Gitterebene einen stark ausgepragten Beugungspeak, wahrend die (410)-Gitterebene bei der Rontgenauftragung 
einen schwach ausgepragten Beugungspeak zeigt, so daB das Verhaltnis (006) zu (410) einen groBen Wert ergibt. Im Fall 
einer schlechten Ausrichtung, d. h. im Fall des isotropen Pulvers, zeigt die (006)-GiUerebene dagegen einen schwache- 50 
ren Beugungspeak, wahrend die (410)-Gitterebene einen starkeren Beugungspeak zeigt. Daher ergibt das Verhaltnis 
(006) zu (410) einen kleinen Wert 

In Fig. 4 ist der Zusammenhang zwischen dem Beugungsintensitalsverhaltnis und dem Anisotropieverhaltnis gezeigt 
Aus dieserFigur geht hervor, daB eine gute Ausrichtung der kristallographischen Orientierung ein hoch anisotropes Ma- 
gnetpulver ergibt. 55 

Ausfuhrungsbeispiel (2) 

Das anisotrope Magnetpulver gemaB Ausfuhrungsbeispiel (2) wurde aus der Legierung mit der in Tkbelle 1 gezeigten 
Zusammensetzung (b) hergestellt Abgesehen von einer Anderung einiger Reaktionsbedingungen bei der Umkehrpha- 60 
senumwandlung erfolgte die Herstellung auf gleiche Weise. Die geanderten Bedingungen wie etwa der Wasserstoff- 
druck, die Haltezeit und das Endvakuum sind in Tabelle 3 angegeben. In Tabelle 3 ist auch die relative Reaktionsge- 
schwindigkeit der Umkehrphasenumwandlung angegeben. Dariiber hinaus wurde aus den anisotropen Magnetpulvem 
der Proben Nr. 10-16 und Nr. 56-59 auf die gleiche Weise wie bei dem Ausfuhrungsbeispiel (1) anisotrope in gebunde- 
ner Form vorliegende Magnete hergestellt ^ 65 
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(Vergleichsbeispiele) 



Mit Ausnahme der einzelnen in Tabelle 3 gezeigten Bedingungen wurden mil der in Tabelle 1 gezeigten Zusammen- 
setzung (b) auf die gleiche Weise wie bei Ausfuhrungsbeispiel (2) Magnetpulverproben Nr. 56-Nr. 59 hergestellt. An- 
schlieBend wurde auf die gleiche Weise wie im Fall des anisolropen in gebundener Form vorliegenden Magnets gemaB 5 
Ausfuhrungsbeispiel (2) aus den Proben Nr. 56-Nr. 59 anisotrope in gebundener Form vorliegende Magnele hergestellt 
Dabei wurde die Magnetpulverprobe Nr. 56 ohne die erste Desorptionsstufe hergestellt. Die Probe Nr. 57 wurde unter der 
Bedingung hergestellt, daB der Wasserstoffdruck bei der ersten Desorptionsstufe zu hoch war. Die Probe Nr. 58 wurde 
unter der Bedingung hergestellt, daB die Haltezeit bei der ersten Desorptionsstufe zu lang war. Die Probe Nr. 59 wurde 
unter dem geringen Wasserstoffdruck der ersten Desorptionsstufe hergestellt. 10 



Ahnlich wie bei den ersten Ausfuhrungsbeispielen wurden das Magnetpulver und der in gebundener Form vorliegende 
Magnet gemaB den zweiten Ausfuhrungsbeispielen durch Messung der magnetischen Eigenschaften beurteilt. Die ma- 15 
gnetischen Eigenschaften sind zusammen in Tabelle 3 angegeben. 

Es ist zu erkennen, daB die Magnetpulverproben Nr. 10-16 ein Anisotropieverhaltnis von mehr als 0,80, eine Rema- 
nenz von mehr als 13 kG und ein maximales Energieprodukt von mehr als 40 MGOe aufweisen. Die aus den Proben Nr. 
10-16 hergestellten in gebundener Form vorliegenden Magnete zeigen eine Remanenz von mindestens 9,6 kG und ein 
maximales Energieprodukt von mehr als 21,0 MGOe. 20 

Das Vergleichsbeispiel Nr. 56 zeigt zwar eine gute Koerzitivkraft von 13,5 kOe, doch weist es mit 0,76 eine deutliche 
Senkung des Aniostropieverhaltnisses auf. Die Vergleichsbeispiele Nr. 57 und 59 wurden auBerhalb des fur die relative 
Reaktionsgeschwindigkeit der Umkehrphasenumwandlung geeigneten Bereicbs hergestellt, so daB sie eine deutliche 
Senkung des Anisotropieverhaltnisses zeigen. Das Vergleichsbeispiel Nr. 58 wurde unter einer innerhalb des geeigneten 
Bereichs Iiegenden relativen Reaktionsgeschwindigkeit von 0,86 hergestellt, doch fuhrte trotz eines hohen Anisotropic- 25 
verhaltnisses eine zu lange Haltezeit der ersten Desorptionsstufe aufgrund von Kornwachstum zu einer erheblichen \fer- 
ringerung der Koerzitivkraft. 



Das anisotropen Magnetpulver gemaB Ausfuhrungsbeispiel (3) wurde aus einer Legierung mit den in Tabelle 1 gezeig- 
ten Zusarnmensetzungen (j-ee) hergestellt. 

Die Details bei dieser Wasserstoffwarmebehandlung sind wie folgt. 

Die Ausgangsmaterialien mit der in Tabelle 1 angegebenen Menge an Elementen wurde in einem Hochfrequenzofen 
geschmolzen und in 10 kg schwere GuBblocke mit den in Tabelle 1 gezeigten Zusarnmensetzungen gegossen. Danach 35 
wurden die GuBblocke auf die gleiche Weise wie bei den ersten Ausfuhrungsbeispielen homogenisiert. 

Die homogenisierten GuBblocke wurden zu grobem Pulver mit einer durchschnittlichen TeilchengroBe von weniger 
als 10 mm zerkleinert und der ersten Hydrierung, der zweiten Hydrierung und einer Desorption unterzogen. Aus dem an- 
isotropen Magnetpulver wurden auf die gleiche Weise wie bei der Herstellung gemaB Ausfuhrungsbeispiel (1) anisotrope 
in gebundener Form vorliegende Magnete hergestellt. 40 

Die Magnetpulver und die in gebundener Form vorliegenden Magnete gemaB den dritten Ausfuhrungsbeispielen wur- 
den durch Messung der magnetischen Eigenschaften beurteilL Die magnetischen Eigenschaften sind zusammen in Ta- 
belle 4 angegeben. 



(Beurteilung) 



Ausfuhrungsbeispiel (3) 
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Es wurde festgestellt, daB die Hinzugabe von ein oder mehreren der Elemente Al, Si, H, V, Cr, Mn, Co, Ni, Cu, Ge, Zr, 
Mo, In, Sn, Hf, Ta, W, Pb Auswirkungen auf das Streckungsverhaltnis (Hk/5Hc) hat, wobei Hk fur ein auBeres Magnet* 
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feld stent, bei dem die Remanenz eine Senkung um 10% zeigt. 

Durch das erfindungsgemaBe Hersteilungsverfahren, das sich aus dem ersten Hydrierungsvorgang, dem zweilen Hy- 
drierungsvorgang und dem Desorptionsvorgang zusammensetzt, wird also die Aufgabe geldst, ein Hersteilungsverfahren 
bereitzustellen, durch das sich mil einem einfachen Herstellungsablauf ein Magnet aus einer anisotropen Legierung auf 
NdFeB-Basis herstellen laBt, der ein hohes Anisolropieverhaltnis und eine hohe Koerzitivkraft aufweisL 5 

Bei dem ersten Hydrierungsvorgang wird bei einer niedrigen Temperatur ein Hydrid erzeugt, das bei der Phasenum- 
wandlung benotigten WasserstofF vorab speichert. Danach lauft der zweite Hydrierungsvorgang bei einer erhohten Tem- 
peratur gleichmaBig unter einer moderaten Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung ab und wird aus dem Hy- 
drid ein Gemisch aus NdH 2 , Fe und Fe 2 B erzeugt, wobei sich auBerdem eine gute Ubereinstimmung der kristallographi- 
schen Orientierung der Fe2B-Phase mil der ursprunglichen kristallographischen Orientierung der Nd2Fei4B-Matrixphase 10 
ergibt. Bei dem sich anschlieBenden Desorptionsvorgang wird unter guter tjbereinstimmung mit der ursprunglichen kri- 
stallographischen Orientierung der Fe 2 B-Phase eine feinkornige Mikrostruktur aus Nd 2 Fei4BH x mit einem bezogen auf 
die kristallographische Orientierung hohen Grad an Ausrichtung erzeugt. Durch das erfindungsgemaBe Hersteilungsver- 
fahren ergibt sich durch eine Rekombination des Gemischs wahrend der Wasserstorrwarmebehandlung eine fein und 
gleichmaBig gekornte Mikrostruktur der Legierung auf RFeB-Basis, wodurch ein anisotropes Seltenerdmagnetpulver er- 15 
halten wird, das ein hohes Anisotropieverhaltnis und eine hohe Koerzitivstarke aufweist. 




Paten tanspriiche 

1 . Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis, die vorwiegend aus einem 20 
Yttrium (Y) einschlieBenden Seltenerdelement sowie Eisen (Fe) und Bor (B) mit unvermeidbaren Vferunreinigun- 
gen besteht, mit: 

einem ersten Hydrierungsvorgang, bei dem aus einer R 2 Fe l4 B-Matrixphase durch Behandlung unter Wasserstoff- 
druck bei einer Temperatur von weniger als 600°C das Hydrid R 2 Fe 14 BH x (x steht fur das atomare Verhaltnis an 
Wasserstoff) erzeugt wird, 25 
einem zweiten Hydrierungsvorgang, bei dem durch eine Phasenumwandlung, die unter Wasserstoffdruck und einer 
die Phasenumwandlung induzierenden erhohten Temperatur ablauft, aus dem Hydrid R 2 Fe l4 BH Jl ein Gemisch aus 
RH 2 , Fe und FeJS erzeugt wird, wobei zusatzlich Fe^B-Phasen erhalten werden, die eine gute Ubereinstimmung mit 
der ursprunglichen kristallographischen Orientierung aufweisen, und 

einem sich anschlieBenden Desorptionsvorgang, gekennzeichnet durch 30 
eine Umkehrphasenumwandlung, bei der zwischen der Fe^-Phase und der rekombinierten R 2 Fe 14 BH x -Matrix- 
phase eine gute Obereinstimmung der kristallographischen Orientierung gehalten wird, um schlieBhch mit guter 
Ausrichtung der kristallographischen Orientierung eine feinkornige Mikrostruktur aus RFeB-Phase auszubilden. 

2. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 1, wobei 

der bei erhohter Temperatur erfolgende zweite Hydrierungsvorgang durchgefuhrt wird, indem das Hydrid in einen 35 
Ofen gesetzt wird, der vorab auf die die Phasenumwandlung induzierende Temperatur erwarmt wurde. 

3. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 1, wobei 
der bei erhohter Temperatur erfolgende zweite Hydrierungsvorgang unter einem Wasserstoffdruck von 0,2-0,6 atm 
(2 X \0*-6 x 10 4 Pa) bei einer Temperatur von 760°C-860°C durchgefuhrt wird. 

4. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 1, wobei 40 
der Desorptionsvorgang aus einer ersten Desorptionsstufe, bei der in guter Ubereinstimmung mit der ursprungli- 
chen kristallographischen Orientierung der R 2 Fe l4 B-Matrixphase die feinkornige Mikrostruktur aus R 2 Fe l4 BH x zu- 
ruckgebildet wird, und einer zweiten Desorptionsstufe besteht, bei dei* unter einem Wasserstoffdruck von weniger 

als 10~ l Torr ( 1 0 Pa) der verbliebene Wasserstoff aus der rekombinierten R 2 Fe l4 BH x -Phase entfemt wird. 

5. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 1, wobei 45 
der bei erhohter Temperatur erfolgende zweite Hydrierungsvorgang mit einer relativen Reaktionsgeschwindigkeit 
von 0,05 bis 0,80 durchgefuhrt wird, die durch Wahl einer geeigneten Kombinalion der Temperatur und des Was- 
serstoffdrucks gegeben ist, wobei die Reaktionsgeschwindigkeit V der Legierung und Wasserstoff durch V = 

V 0 • ((PH2/P0) -1) • exp(-Ea/RT) definiert ist, wobei V 0 der Praexponentialfaktor, Ph2 der Wasserstoffdruck, P 0 
der Dissoziationsdruck, Ea die Aktivierungsenergie der Legierung, R die Gaskonstante und T die absolute Tempe- 50 
ratur des Systems ist, und die relative Reaktionsgeschwindigkeit Vr als das Verhaltnis der Reaktionsgeschwindig- 
keit zu der normalen Reaktionsgeschwindigkeit Vb definiert ist, die als die Geschwindigkeit gegeben ist, mit der die 
normale Reaktion bei einer Temperatur von 830°C unter einem Wasserstoffdruck von 0,1 MPa ablauft. 

6. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 1, wobei 

die erste Desorptionsstufe mit einer relativen Reaktionsgeschwindigkeit von 0,10 bis 0,95 durchgefuhrt wird, die 55 
durch Wahl einer geeigneten Kombination der Temperatur und des Wasserstoffdrucks gegeben ist, wobei die rela- 
tive Reaktionsgeschwindigkeit Vr als das Verhaltnis der Reaktionsgeschwindigkeit zu der normalen Reaktionsge- 
schwindigkeit Vb definiert ist, die durch die Geschwindigkeit gegeben ist, mit der die normale Reaktion bei einer 
Temperatur von 830°C unter einem Wasserstoffdruck von 0,0001 atm (10 Pa) ablauft 

7. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 1, wobei 60 
die Legierung auf RFeB-Basis mit Fe als Rest aus 1 1 bis 15 Atom-% R, 5,5 bis 8,0 Atom-% B und unvermeidbaren 
Verunreinigungen besteht 

8. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 7, wobei 
die Legierung auf RFeB-Basis 0,01 bis 1,0 Atom-% Ga und/oder 0,01 bis 0,6 Atom-% Nb enthalt 

9. Hersteilungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 7 oder 8, 65 
wobei die Legierung auf RFeB-Basis ein oder mehr aus Al, Si, 11, V, Cr, Mn* Ni, Cu, Ge, Zr, Mo, In, Sn, Hf, Ta, W, 

Pb ausgewahlte Elemente mit einer Hinzugabemenge von insgesamt 0,001 Atonf-% bis 5,0 Atom-% enthalt 

10. Hersteilungsverfahren fiir anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis nach Anspruch 7, wobei 
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die Legierung auf RFeB-Basis 0,001 bis 20 Atom-% des Elements Co enthalt. 

11. Hersteliungsverfahren fur anisotrope Magnetpulver einer Legierung auf RFeB-Basis, die vorwiegend aus ei- 
nem Yttrium (Y) einschlieBenden Seltenerdelement sowie Eisen (Fe) und Bor (B) mit unvermeidbaren \ferunreini- 
gungen besteht, mit: 

einem ersten Hydrierungsvorgang, bei dem aus einer R 2 Fe l4 B-Matrixphase durch Behandlung unter Wasserstoff- 
druck bei einer Temperatur von weniger als 600°C das Hydrid R 2 Fe 14 BH Jl (x steht fur das atomare Verhaltnis an 
Wasserstoff) erzeugt wird, 

einem zweiten Hydrierungsvorgang, bei dem durch eine Phasenumwandlung, die innerhalb einer relativen Reakti- 
onsgeschwindigkeit von 0,05-0,80 ablauft, aus dem Hydrid R 2 Fe 14 BH x ein Gemisch aus RH 2 , Fe und Fe 2 B erzeugt 
wird, wobei zusatzlich Fe 2 B-Phasen erhalten werden, die eine gute Obereinstimmung mit der ursprunglichen kri- 
stallographischen Orientierung aufweisen, und 
einem sich anschlieBenden Desorptionsvorgang, 

gekennzeichnet durch eine Steuerung der relativen Reaktionsgeschwindigkeit einer Umkehrphasenumwandlung in- 
nerhalb eines Bereichs von 0,10-0,95, damit zwischen der FezB-Phase und der rekombinierten R 2 Fe 14 BH x -Matrix- 
phase eine gute Ubereinstimmung der kristallographischen Orientierung gehalten wird, um schliefilich mit guter 
Ausrichtung der kristallographischen Orienuerung eine feinkornige Mikrostruktur aus RFeB-Phase auszubilden. 
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